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L'invention concerne un procede pour la 
separation par distillation de melanges d'hydro- 
carbures mferieurs contenant du methane lique- 
fie qui sont a la pression atmospherique ou 
sensiblement a cette pression. 

Les melanges d'hydrocarbures inferieurs qui 
contiennent du methane sont produits a l'etat. 
de gaz naturel ou sont obtenus comme sous- 
produits dans le raffinage du petrole. Aux en- 
droits ou ces melanges sont disponibles, en 
regie generale, ils ne peuvent etre consommes, 
ou seulement dans une proportion mineure, en 
sorte qu'ils sont babituellement transported dans 
des zones oh ils peuvent trouver une application 
industrielle ou autre, par exemple, a des fins de 
chauffage ou d'usage domestique. De grandes 
quantites du gaz produit, a expedier ou a conser- 
ves par exemple, dans des reservoirs de stockage 
souterrains, peuvent etre efficacement mainte- 
nues a l'etat liquide, a la pression atmospherique 
ou seiiBiblement atmospherique; dans ce cas, 
il eat babitucl d*utiliser une temperature de 
— 160 °C par exemple. D' autre part, pour des 
motifs d'economie, on effectue le transport a 
partir desdits reservoirs de stockage dans des 
conduites, sous une pression elevee et a la tem- 
perature ambiante. Ainsi, pour plusieurs re- 
seaux de distribution de gaz comprinie exis- 
tants, on exige une pression de 70 atm.abs. 
Pour son emploi, le gaz comprime doit done 
d'abord etre amene dans ces dernieres condi- 
tions de temperature et de pression. 

Dans un procede bien connu, on eleve d'abord 
la pression de la matiere a la valeur elevee 
desiree par pompage, et ensuite on la chauffe au- 
dessus du point critique, par exemple, au moyen 
de grandes quantites d'eau de riviere. Dans ce cas, 
on fait passer toute la matiere dans le systeme 
de transport sans separation de phase inter- 
mediate, les frigories presentes dans la matiere 
etant completement perdues. 

II est aussi connu de separer par distillation 
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des melanges d'hydrocarbures contenant du me- 
thane. Pour la separation de melanges d'hy- 
drocarbures inferieurs par exemple, un melange 
d'hydrocarhnres en Ci-C*, on fait normalement 
appel a au moins deux colonnes, la premiere 
servant a la separation d'une fraction constitute 
exclusivement ou principalement de methane, 
et le residu pouvant etre divise dans la seconde 
colonne en une fraction en Co et un produit de 
fond en C 3 -C 4 . 

On a maintenant trouve que dans ladite 
separation par distillation des gaz liquefies, on 
pent utiliser les frigories presentes de telle 
facon que la production des differents compo- 
sants et tout travail ulterieur de ces compos ants 
pent etre effectue avec une faible depense de 
compression et/ou de pompage, en sorte qu'on 
realise une economie considerable. 

Suivant l'invention, on effectue la separation 
par distillation d'un melange d'hydrocarhures 
inferieurs contenant du methane de f agon telle 
que la matiere de depart est d'abord amenee a 
une pression qui est inferieure a la pression 
critique de la fraction du melange a separer 
par distillation qui a le plus has point d'ebul- 
lition, laqueUe pression ne differe pas de cette 
derniere pression de plus de 12 atm., que la ma- 
tiere de depart est ensuite distillee a la meme 
ou sensiblement a la meme pression sous-criti- 
que, que la fraction de methane separee pendant 
la distillation est condensee par echange de 
chaleur indirect avec Palimentation de distil- 
lation a une pression sous-critique et qu'une 
partie au moins de ce condensat est isolee. En 
raison du choix desdites conditions tres spe- 
ciales, peu de chaleur d' evaporation est neees- 
saire, tandis que la « chaleur s> sensible de la 
matiere de depart liquide en chauffant cette 
derniere de la temperature de stockage au 
point d'ebullition est juste suffisante pour 
effectuer la condensation totale ou notable du 
produit de tete. 
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La pression sous-critique a utiliser dans ie 
procede conforme a Pinvention depend naturel- 
lement de la composition de la matiere de 
depart; ainsi, dans le cas d'un melange d'hydro- 
carbures en C1-C4 contenant 50 a 75 % de me- 
thane, par exemple, une pression de travail 
de 40 atm. abs. est tres appropriee. Dans ce 
cas, la fraction de methane obtenue dans Peta- 
pe de distillation, fraction qui, apres chauffage 
de 1* alimentation, est generalement partielle- 
ment recyclee vers la colonne de distillation, 
contient approximativement 95 % de methane, 
si Ton choisit des conditions appropriees pour 
la colonne, par exemple une temperature de tete 
d'approximativement — 80 °C et une tempera- 
ture de fond de 25-50 °C. On prefere isoler par 
distillation, du produit de fond resultant une 
fraction en C 2 et/ou en C 3 , fraction que Ton 
peut utiliser, par exemple, dans le mode de rea- 
lisation prefere de Pinvention qui est decrit plus 
loin. Des conditions appropriees pour la der- 
niere distillation sont, par exemple, une pres- 
sion de 30 atm une temperature au sommet de 
la colonne d'approximativement 0 °C et une 
temperature de fond d'ap proximativement 
60 °C. 

On peut utiliser de differentes f aeons le me- 
thane liquide isole qui est extrait du cycle de 
reflux de la colonne durant la distillation sous- 
critique. En raison du contenu accru de me- 
thane, cela est particulierement approprie pour 
les fins mentionnees auparavant. Dans de pom- 
hreux cas. il est avantageux d'amener le conden- 
sat isole a. la pression elevee a laquelle a ete 
adapte le reseau de distribution a utiliser pour 
le transport. De plus, dans un mode de realisa- 
tion prefere du procede conforme a Pinvention, 
on utilise le methane liquide resultant comme 
refrigerant dans Fisolation de Pethylene a partir 
des melanges contenant de Pethylene, et de 
facon specifique comme refrigerant dans la sepa- 
ration du methane de ces melanges. 

Dans le mode de realisation prefere qui vient 
d'etre mentionne, on amene le condensat isole 
au sommet de la colonne au moyen de laquelle 
on separe par distillation le methane et/ou Phy- 
drogene d'tm melange d'hydrocarbures obtenu 
par pyrolyse d'une alimentation d'hydrocarbu- 
res, par exemple d'essence lourde ou d'ethane, et 
par separation de Peau et des fractions d'hydro- 
carbures lourds du produit de la pyrolyse. Dans 
ces conditions, il est dans de nombreux cas 
avantageux d'utiliser comme alimentation de 
pyrolyse la fraction en C 2 et/ou en C 3 qui peut 
etre separee du produit de fond de la separation 
par distillation a une pression sous-critique. 

Sans s'eloigner du concept de Pinvention, le 
procede expose ici comprend par consequent un 
procede <le pr6paration de Pethylene par pyro- 
lyse d'un hydrocarbure ou d'un melange d'hy- 
drocarbures et par extractions successives hors | 



du produit dc pyrolyse resultant, apres com- 
pression et sechage, du methane et de Pethylene, 
par distillations separees, une partie au moins 
du condensat isole par le procede decrit ci- 
dessus etant fournie au sommet de la colonne au 
moyen de laquelle le methane est separe, tandis 
que Palimentation de pyrolyse utilisee dans la 
preparation de Pethylene est constitute de prefe- 
rence, au moins en partie, de la fraction en C3 
et/ou en C4 mentionnee plus haut et qui pro- 
vient du produit de fond de la separation par 
distillation a la pression. sous-critique. 

I/invention sera expliquee maintenant en 
reference au dessin joint qui montre schemati- 
quement le deroulement du procede decrit ci- 
dessus dans des modes de realisation preferes 
du procede. 

On fait passer un melange liquefie d'hydro- 
carbures en Cx-Ci, a la pression atmospherique 
ou sensiblement telle, d'un reservoir de stocka- 
ge 1 par une conduite 2 et, apres que la pres- 
sion ait ete elevee a la pression sous-critique 
desiree par une pompe 3, dans une colonne de 
distillation 7 par une conduite 4^ un echangeur 
de chaleur 5 et une conduite 6. On fait passer 
la fraction de methane separee dans la eolonne 
de distillation par une conduite 8 et Fechan- 
geur de chaleur 5 et on le recycle partiellement 
vers la colonne 7 par une conduite 9 qui com- 
prend un reservoir a pression 10 et une pompe 
de circulation 11, la partie restante etant separee 
par une conduite 12 et transportee plus avant 
par une conduite 13 ou une conduite 14, une 
pompe 15, une conduite 16 et un echangeur de 
chaleur 16'. 

On fait passer le produit de f ond de la colonne 
7, par une conduite 17, vers une colonne de 
distillation 18, d'ou le residu consistant en 
hydrocarbures en C3-C4 est obtenu par une 
conduite 19. On ramene la fraction en C 2 sepa- 
ree par une conduite 20 munie d'un condenseur 
21 et d'une pompe 22, et par une conduite 23, 
une portion de ce cycle etant soutiree par une 
conduite 24. 

On fait passer une alimentation de pyrolyse 
constitute au moins partiellement d'ethane, et 
additionnee du produit de tete de la colonne 
18 fourni par la conduite 24, par une conduite 25 
dans un four a pyrolyse 26, d'ou Pon fait pas- 
ser le produit de la pyrolyse par une conduite 
27 vers un compresseur/eeparateur 28, dans 
lequel il est amene a une pression elevee. de 
15 atm par exemple, ou plus, et d'ou le liquide 
qui se separe, e'est-a-dire principalement de 
Peau et des fractions d'hydrocarbures lourds, est 
extrait par une conduite 29. On fait passer le 
gaz ainsi comprime par une conduite 30 vers 
un dessiccateur 31, dans lequel il est seche une 
f ois de plus a Paide d'un adsorbant, du gel de 
silice par exemple. * Ou fait passer le produit 
seche dans une colonne de distillation 33 par 
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une conduite 32. On fournit le methane con- 
dense par les conduites 34 et 35 ou par la con- 
duite 36, et par tine conduite 37, et on l'introduit 
comme refrigerant an sommet de la colonne 33, 
par une conduite 38, colonne de laquelle on 
obtient le methane pur ou sensiblement tel, 
eventuellement melange avec de l'hydrogene. 
On fait passer le produit de fond par une 
conduite 39 vers une colonne de distillation 40 
d'ou son residu, lequel est principalement cons- 
titue d'ethane et d'hydrocarbures en C 3 , est 
mis . en circulation par une conduite 41, Tethy- 
lene resultant etant extrait par une conduite 
42. 

Exemple. — Dans le mode de realisation de- 
crit ci-dessous, les nombres entre parentheses 
apres pluBieurs des parties de rinstallation uti- 
lisee qui s*y rapportent correspondent aux n om- 
bres de la figure du dessin. 

Un recipient de stockage (1) contient un 
melange liquide d'hydrocarbures en C1-C4 a la 
pression atmospherique. Le point d'ebullition 
a la pression atmospherique de ce melange est 
— 162 °C. La composition du melange, expri- 
mee en mol % est la snivante : 



Azote . . 1*15 

Methane 86,32 

Ethane 9,02 

Propane . 2,37 

Butane 1>14 



Au moyen d'une pompe centrifuge (3), on 
extrait du reservoir de stockage une quantite 
de 92 500 kg/h et on l'amene a vine pression 
superieure a 38 arm. La temperature du me- 
lange s'eleve d'environ 2 °C, principalement en 
raison de 1'ahsorption de chaleur provenant de 
la partie irreversible du travail de pomp age. On 
eleve ensuite la temperature a — 91 °C dans 
un echangeur de chaleur (5), apres quoi on fait 
passer le melange dans une colonne de fraction- 
nement (7) ayant 35 plateaux theoriques, an 
cinquieme plateau a compter du sommet. 

Dans la colonne, le melange est separe par 
distillation en deux portions. La portion gazeuse 
obtenne comme produit de tete a la compo- 
sition suivante, exprimee en mol %. 



N 2 ... 1,31 

C a 97,79 

C 2 0,90 

La portion liquide obtenue comme produit de 
fond a la composition suivante, egalement ex- 
primee en mol %. 

Cx 1,10 

C2 69,28 

C s 20,00 

C4 9,62 



La colonne fonctionne a une pression de 
38 atm c'est-a-dire a une pression de 8,5 atm 
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inferieure a la pression critique du produit de 
tete. 

On fait passer le produit de tete, qui est a 
une temperature de — 85 °C et dont la quantite 
s'eleve a 82 900 kg/h, a contre-courant avec Tali- 
mentation de distillation, par l'echangeur de 
chaleur (5) susmentionne, et de la dans un 
recipient coBecteur (10). Dans l'echangeur de 
chaleur le produit de tete se condense com- 
pletement et la chaleur liberee dans le procede 
est transferee a r alimentation de la colonne de 
distillation. La temperature du nouveau produit 
de tete liquide est d'environ — 91 °C. 

On recycle au moyen d'une pompe centrifuge 
(11) avec une hauteur de refoulement moderee 
une quantite de 11 300 kg/h vers la colonne 
comme liquide de lavage, tandis que Ton amene 
la quantite restante, 71 600 kg/h, a la pression 
finale desiree de 70 atm, au moyen d'une pompe 
centrifuge (15) ayant une grande hauteur de 
refoulement et on la decharge par une conduite 
(16). En elevant la pression, la temperature 
du produit s'eleve a — 82 °C. tine partie 
des frigories restantes est utilisee ' dans 
le procede lui-meme au moyen d'un echan- 
geur de chaleur (16 7 ) compris dans la conduite 
(16), comme cela sera explique en detail ci- 
dessous. 

La temperature du produit de. fond dans la 
colonne (7) est d'environ 39 °C. On realise 
Taction de rectification requise dans la colonne 
en fournissant de la chaleur a la base de la 
colonne, par exemple, au moyen d'un echan- 
geur de chaleur, utilisant de la vapeur. a basse 
pression. Ceci produit une quantite conside- 
rable de vapeur qui est de six fois la quantite 
nette du produit de fond (20 900 kg/h) . 

Pour separer 1'ethane du produit de fond, on 
fait passer ce dernier dans une seconde cotonne 
(18) qui fonctionne a une pression de 25 atm. 
La temperature au sommet de la colonne est de 
2 °C. 

Le produit de tete obtenu avec la colonne de 
separation de 1'ethane a la composition sui- 



mol % 

Ca 1,6 

Ca 96,4 

C 8 2,0 



On condense dans un condenseur (21) le pro- 
duit de tete et on le recycle en partie vers la 
colonne comme liquide de lavage. La composi- 
tion du produit de fond de la colonne de 
separation de Fethane est la suivante : 



mol% 

Ca 10 

C 3 59,4 

CU 30,6 



Pour condenser le produit de tete, on utilise 
environ 25 % des frigories presentes dans le 
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proJuit de tete de la premiere colonne (7). 
Ces frigories sont fournies par rintermediaire 
de rechangenr de cnaleur (16') precedemment 
decrit. On fait passer 12 300 kg/h du produit 
de tete liquide riche en ethane de la colonne 
(18) arrange avec le prodnit de fond d*une 
colonne a ethylene (40), k decrire ci-dessous, 
dans un four de pyrolyse (26). 

On amene le produit gazeux de la pyrolyse, 
lequel eontient entre autres de Thydrogene et 
du methane, a une pression de 30 atm apres 
Favoir refroidi dans un compress eur (28) , et on 
le debarrasse d'une fagon clasBique du gaz 
carhonique residuel et des petites quantites 
de polymerisat. On seche ensuite le gaz compri- 
me, on le pre-refroidit de la fagon habitnelle 
et on le fait passer dans une colonne a methane 
(33). On fait passer dans cette colonne une 
quantite relativement petite de 5 000 kg/h du 
produit de tete de la colonne (7) conune liquide 
de lavage, a savoir en utilisant la pompe (15) 
mentionnee plus haut et une conduite (36) on, 
en variante, du fait que la pression disponihle 
dans le recipient collecteur (10) est superieure 
a la pression de travail de la colonne a methane 
(33) , directement par les conduites (34) et (35) . 

De la colonne (33) , une fraction legere hydro- 
gene/methane Be separe comme produit de 
tete, les hydrocarbures restants — principale- 
ment de Tethylene et de l'ethane — etant recu- 
peret conune produit de fond. La quantite de 
produit de tete est de 7 500 kgL/h, en tenant 
compte de la quantite de liquide de lavage f our- 
nie, d*une part, et de la production de certaines 
pertes, d'autre part. On fait passer ensuite le 
produit de fond dans une colonne k ethylene 
(40) pour separer Pethylene pur d'une fraction 
residuelle constituee principalement d'ethane. 

La quantite d'ethylene obtenue comme produit 
de tete a partir de cette colonne est de 9 300 kg/ 
h. 

Les frigories necessaires pour la condensation 
du liquide de lavage requis dans la colonne (40) 
et pour le refroidisaement et la condensation 
partielle de Palimentation de la colonne (33) 
sont entierement fournies par le produit extrait 
par la conduite (16), au moyen de Techangeur 
de chaleur (16') mentionne plus haut, en tenant 
compte de la contribution des frigories recupe- 
ret des produits de tete et de fond de la 
colonne (40). 



La presente invention conceme notamment : 
1° tin procede de separation par distillation 



de melanges liquefies d'hydrocarhures inferieurs 
contenant du methane, lesquels sont a la pres- 
sion atmospherique ou sensiblement a cette 
pression, caracterise en ce que la matiere de 
depart est d'abord amenee a une pression infe- 
rieure, mais n'en differant pas de plus de 
12 atm., a la pression critique de la fraction 
a plus bas point d'ebullition que Ton doit 
separer du melange par distillation, que la 
matiere de depart est ensuite distillee a la 
meme ou sensiblement a. la meme pression sous- 
critique, que la fraction de methane separee 
pendant la distillation est condensee par echan- 
ge de chaleur indirect avec 1' alimentation de 
distillation et qu'une par tie au moins de ce 
condensat est isolee. 

2° Des modes de realisation du procede selon 
1° presentant les parti cularites suivantes consi- 
derees isolement ou en combinaisons : 

a. On separe par distillation une fraction en 
C2 et/ou en C 3 du produit de queue obtenue 
a partir de ladite distillation; 

6. On amene le condensat isole a la plus 
haute pression pour laquelle a ete adapte le 
reseau de distribution a utiliser pour le trans- 
port; 

c. Une partie au moins du condensat isole est 
fournie au sommet d'une colonne pour la sepa- 
ration par distillation du methane d'un me- 
lange d'hydrocarbures obtenu par pyrolyse d'une 
alimentation d'hydrocarbures et separation ulte- 
rieure de l'eau du produit de la pyrolyse; 

d. On utilise la fraction separee en C2 et/ou 
en C3 comme alimentation de pyrolyse. 

3° Un procede de preparation de Fethylene 
par pyrolyse d'un ou de plusieurs hydrocarbures 
et, apres compression et sechage, separation 
successive du methane et de Pethylene du pro- 
duit resultant de la pyrolyse par distillations 
separees, caracterise en ce qu'une partie au 
moins du condensat obtenu par un procede selon 
1°, 2° a ou 2° b est fournie au sommet de la 
colonne de distill ation au moyen de laquelle 
est realisee la separation du methane. 

4° Un mode de realisation du procede selon 
3° caracterise en ce que ralimentation de la 
pyrolyse est constituee au moins en partie de 
la fraction obtenue en utilisant un procede 
selon 2° a. 
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